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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft Kondensationsprodukte, erhaltlich durch Kondensation eines Gemisches. enthal- 
tend ais wesentiiche Komponenten 
5 (A) 90 bis 99,9 Mo!-% ernes Gemisches bestehend im wesentlichen aus 

(a) 30 bis 99 Mol-% Meiamin und 

(b) 1 ci's 70 Mol-% eines suostituierten Melamms der allgememen Formel I 



w X 




I 



75 

in der X, X' und X f ' ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus -NH 2 , -NHR und -NRR\ und X, X' 
und X" nicht gfeichzeitig -NH 2 sind, und R und R' ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus 
20 Hydro<y-C 2 -C4-aikyl-, Hydroxy-C 2 -C4-alkyl-(oxa-C 2 -C4-alkyl) n ,mit n = 1 bis 5, und Amino-C 2 -Ci 2 - 

alkyl, oder Mischungen von Melaminen I, und 
(B) 0,1 bis 10 Mol-%, bezogen auf (A) und (B), unsubstituierten oder mit Resten, ausgewahlt aus der 
Gruppe aus C^-Ca -Alkyl und Hydroxy, substituierten Phenolen, mit zwei oder drei Phenolgruppen 
substituierten Ci -C^-Alkanen, Di(hydroxyphenyi)sulfone oder Mischungen dieser Phenole, 

25 mit 

FormaJdehyd oder Formaldehyd-liefernden Verbindungen, wobei das Molverhaltnis von Melaminen zu 
Formaldehyd im Bereich von 1:1,15 bis 1 :4,5 liegt. 

Ferner betrifft die Erfindung ein Verfahren zur Herstellung dieser Kondensationsprodukte, deren Ver- 
wendung zur Herstellung von Fasern und Schaumstoffen und Formkorper, erhaltlich aus diesen Produkten. 
jo In der DE-PS 20 20 481 wird ein aminoplastischer Holzleim beschrieben, der aus Meiamin oder einer 

Mischung aus Meiamin und Harnstoff, Formaldehyd und 5 bis 20 Mol-% eines Phenols aufgebaut ist. 

Des weiteren sind aus den DE-A 29 15 457, DE-A 23 64 091, EP-A 221 330 und EP-A 408 947 
Formkorper wie Schaumstoffe und Fasern aus Meiamin-Formaldehyd-Kondensationsharzen bekannt, in 
denen Meiamin ganz oder teilweise durch substituierte Melamine wie hydroxyalkylsubstituierte oder 
35 hydroxyalkyl-oxa-alkylsubstituierte Melamine ersetzt ist. 

Nachteilig an den bisher bekannten Melamin-Formaldehyd-Harzen ist ihre unzureichende Hydrolysesta- 
bilitat verbunden mit der Abgabe von Formaldehyd in unerwunscht hohen Mengen. 

Der Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, Melamin-Formaldehyd-Kondensationsprodukte bereitzu- 
stellen, die in ausgeharteter Form die oben genannten Nachteile nicht aufweisen. 
40 DemgemaB wurden die eingangs definierten Kondensationsprodukte gefunden. 

AuGerdem wurden ein Verfahren zur Herstellung dieser Kondensationsprodukte, deren Verwendung zur 
Herstellung von Fasern und Schaumstoffen sowie Formkorper, erhaltlich aus diesen Produkten, gefunden. 

Die erfindungsgemaBen Melamin-Harze enthalten als Monomerbaustein (A) 90 bis 99,9 Mol-% eines 
Gemisches bestehend im wesentlichen aus 30 bis 99, bevorzugt 50 bis 99, besonders bevorzugt 85 bis 95 
45 Mol-% Meiamin und 1 bis 70, bevorzugt 1 bis 50, besonders bevorzugt 5 bis 15 Mol-% eines substituierten 
Melamins I oder Mischungen substituierter Melamine I. 

Als weiteren Monomerbaustein (B) enthalten die Melamin-Harze 0,1 bis 10 Mol-%, bezogen auf die 
Gesamtmolzahl an Monomerbausteinen (A) und (B), eines Phenols oder eines Gemisches von Phenolen. 

Die erfindungsgemaBen Kondensationsprodukte sind erhaltlich durch Umsetzung der Komponenten (A) 
so und (B) mit Formaldehyd oder Formaldehydliefernden Verbindungen, wobei das Molverhaltnis von Melami- 
nen zu Formaldehyd im Bereich von 1:1.15 bis 1:4,5, bevorzugt von 1:1.8 bis 1:3,0 liegt. 
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Als substituierte Meiamine der ailgemeinen Formel I 



X 



5 
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kommen solche in Betracht, in denen X, X' und X" ausgewahit sind aus der Gruppe bestehend aus -NH 2 . 
-NHR und -NRR\ wobei X, X' und X" nicht gleichzettig -NH 2 sind, und R und R' ausgewahit sind aus der 
Gruppe bestehend aus Hydroxy-C 2 -C: a-alkyl, Hydroxy-C 2 -C4-alkyl-(oxa-C 2 -Ci-alkyl) n , mit n = 1 bis 5. und 
Amino-Cz-C- 2 -alky! . 

;s Als Hydro>y-C 2 -Cio-alkyl-Gruppen wahlt man bevorzugt Hydroxy-C 2 -Cs -alkyl wie 2-Hydro>yethyl. 3- 

Hydroxy-n-propyl, 2-HydroxyisopropyL 4-Hydroxy-n-butyl, 5-Hydroxy-n-pentyl, 6-Hydroxy-n-hexyi, 3-Hy- 
dro<y-2,2-dimethylpropyi, bevorzugt Hydroxy-C 2 -C 4 -alkyl wie 2-Hydroxyethyl, 3-Hydroxy-n-propyi, 2-Hy- 
dro<yisopropyl und 4-Hydroxy-n-butyl. besonders bevorzugt 2-Hydroxyethy! und 2-Hydroxyisopropyl. 

Als Hydroxy-C 2 -C4-alkyl-(oxa-C 2 -Ci-alkyl) n -Gruppen wahlt man bevorzugt solche mit n = 1 bis 4, 

20 besonders bevorzugt solche mit n = 1 oder 2 wie 5-Hydroxy-3-o<a-pentyl, 5-Hydro.<y-3-oxa-2,5-dimethyl- 
pentyl. 5-Hydroxy-3-oxa-1 ,4-dimethyl-pentyl, 5-Hydro<y-3-oxa-1 ,2,4,5-tetramethyl-pentyl, 8-Hydroxy-3,6-dio- 
xa-octyl. 

Als Amino-C 2 -Ci 2-alkyl-Gruppen kommen bevorzugt Amino-C 2 -Cs-alkyl-Gruppen wie 2-Aminoethyl, 3- 
Aminopropyl, 4-Aminobutyl, 5-Aminopentyl, 6-Aminohexyl, 7-Aminoheptyl sowie 8-Aminooctyl, besonders 
25 bevorzugt 2-Aminoethyl und 6-Aminohexyl, ganz besonders bevorzugt 6-Aminohexyl, m Betracht. 
Fur die Erfindung besonders geeignete substituierte Meiamine sind folgende Verbindungen: 
mit der 2-Hydroxyethylamino-Gruppe substituierte Meiamine wie 2-(2-Hydroxyethylamino)-4,6-diamino- 

1 .3.5- triazin, 2,4-Di-(2-hydroxyethylamino)-6-amino-1 ,3,5-triazin, 2,4 l 6-Tris-(2-hydroxyethylamino)-1 ,3,5-tria- 
zin, mit der 2-Hydroxyisopropylamino-Gruppe substituierte Meiamine wie 2-(2-Hydroxyisopropylamino)-4,6- 

30 diamino-1 ,3,5-triazin, 2 t 4-Di-(2-hydroxyisopropyiamino)-6-amino-1 ,3,5-triazin, 2,4.6-Tns-(2-hydroxyisopropy- 
lamino)-1 ,3,5-tnazm, mit der 5-Hydroxy-3-oxa-pentylamino-Gruppe substituierte Meiamine wie 2-(5-Hydroxy- 
3-oxa-pentylamino)-4,6-diamino-1 ,3,5-triazin, 2,4-Di-(5-hydroxy-3-oxa- pentylamino)-6-ammo-1 ,3,5-triazin, 

2. 4.6- Tris-(5-hydroxy-3-oxa-pentylamino)-1 ,3,5-triazin, mit der 6-Aminohexylamino-Gruppe substituierte Me- 
iamine wie 2-(6-Aminohexylamino)-4,6-diamino-1 ,3,5-triazin, 2,4-Di-(6-aminohexylamino)-6-amino-1 ,3,5-tria- 

35 zin, 2,4,6-Tris-(6- aminohexylamino)-1 ,3,5- tnazin oder Gemische dieser Verbindungen, beispielsweise ein 
Gemisch aus 10 Mol-% 2-(5-Hydroxy-3-oxa-pentylamino)-4,6-diammo-1 ,3,5-triazin. 50 Mol-% 2,4-Di-(5- 
hydroxy-3-oxa-pentylamino)-6-amino-1 ,3,5-triazin und 40 Mol-% 2 > 4,6-Tris-(5-hydroxy-3- oxa-pentylamino)- 
1 ,3,5-triazin. 

Als Phenole (B) eignen sich ein oder zwei Hydroxygruppen enthaltende Phenole wie unsubstituierte 
40 oder mit Resten, ausgewahit aus der Gruppe aus Ci-C 9 -Alkyl und Hydroxy, substituierte Phenole sowie mit 
zwei oder drei Phenolgruppen substituierte Ci -Ca-Aikane, Di(hydroxyphenyl)sulfone oder Mischungen 
dieser Phenole. 

Als bevorzugte Phenole kommen in Betracht Phenol, 4-Methyl-phenol, 4-tert. -Butyl-phenol, 4-n-Octyl- 
ohenol, 4-n-Nonyl-phenoi, Brenzcatechin, Resorcin, Hydrochinon, 2,2-Bis(4-hydro>yphenyl)prcpan, 4,4'- 
45 Dihydroxydiphenylsulfon, besonders bevorzugt Phenol, Resorcin und 2,2-Bis(4-hydroxyphenyl)propan. 

FormaJdehyd setzt man in der Regel als waGrige Losung mit einer Konzentration von zum Beispiei 40 
bis 50 Gew.-% oder in Form von bei der Umsetzung mit (A) und (B) Formaldehyd liefernden Verbindungen, 
beispielsweise als oligomeren oder polymeren Formaldehyd in fester Form wie Paraformaldehyd, 1.3.5- 
Trioon oder 1 ,3,5,7-Tetroxocan ein. 
so Fur die Hersteliung von Fasern verwendet man zweckmaGig 1 bis 50, vorzugsweise 5 bis 15 und 

msbesondere 7 bis 12 Mol-% des substituierten Melamins sowie 0.1 bis 9,5, bevorzugt 1 bis 5 Mol-% eines 
der oben angefuhrten Phenole oder Mischungen derselben. 

Fur die Hersteliung von Schaumstoffen verwendet man zweckmaGig 0,5 bis 20, vorzugsweise 1 bis 10 
und insbesoncere 1.5 bis 5 Mol-% des substituierten Melamins oder Mischungen von substituierten 
55 Melaminen sowie 0,1 bis 5. bevorzugt 1 bis 3 Mol-% eines der oben angefuhrten Phenole oder Mischungen 
davon. 

Zur Hersteliung der Harze polykondensiert man Meiamin, substituiertes Melamin und Phenol zusammen 
mit Formaldehvd bzw. F^rmaldehyd-liefernden Verbindungen. Man kann dabei alle Kompcnenten gieich zu 
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Beginn vorlegen oder man kann sie porticnsweise und sukzessive zu Reakticn bringen und den dabei 
gebtldeten Vorkondensaten nachtraglich weiteres Melamin, suostituiertes Meiamin oder Phenol zufugen. 

Die Polykondensation fjhrt man in der Regel in an sicn bekannter Weise durch (s. EP-A 355 760. 
Houben-Weyi, Bd.14 2, S.357 ft). 
5 Die Reaktionstemceraturen wahlt man dabei im allgemeinen in einem Bereich von 20 bis 150, 

bevo-'zugt von 40 bis 1 40 * C. 

Der Reaktionsdruck ist n der Regel unkntisch. Man arbeitet im allgemeinen in einem Bereich von 100 
bis 500 kPa, bevorzugt 100 bis 300 kPa. 

Man kann die Reaktion mil oder ohne Lc sungsmittel durchfuhren. In der Regel setzt man beim Einsatz 
io von waBriger Formaldehydlosung kein Losungsmittel zu. Bei Verwendung von Formaldehyd gebunden in 
fester Form wahlt man als Losungsmittel ublicherweise Wasser. wcbei die verwendete Menge in der Regel 
im Bereich von 5 bis 40, bevorzugt von 15 bis 25 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmenge an emgesetzten 
Monomeren, liegt. 

Ferner fuhrt man die Polykondensation im allgemeinen in emem pH-Bereich oberhalb von 7 aus. 
r5 Bevorzugt ist der pH-Bereich von 7,5 bis 10,0, besonders bevorzugt von 8 bis 10. 

Des weiteren kann man dem Reaktionsgemisch geringe Mengen ubiicher Zusatze wie Alkalimetailsulfi- 
ten, z.B. Natriumdisulfit und Natriumsulfit, Alkalimetallformiaten, z.B. Natriumformiat, Alkalimetallcitrate, z.B. 
Natriumcitrat Phosphate, Polyphosphate, Harnstoff, Dicyandiamid oder Cyanamid hinzufugen. Man kann sie 
als reine Einzelverbindungen oder als Mischungen untereinander jeweils in Substanz oder als waBrige 
20 Losungen vcr, wahrend oder nach der Kondensationsreaktion zusetzen. 

Andere Modifizierungsmittel sind Amine sowie Aminoalkohole wie Diethylamin, Ethanolamin, Diethanofa- 
min oder 2-Diethylaminoethanoi. 

Als weitere Zusatzstoffe kommen Fullstoffe, Emulgatoren oder Treibmittel in Betracht. 

Als Fullstoffe kann man beispielsweise faser- oder pulverfdrmige anorganische Verstarkungsmittel cder 
25 Fullstoffe wie Glasfasern, Metailpulver, Metallsalze oder Siiikate, z.B. Kaolin, Talkum, Schwerspat, Quarz 
oder Kreide, ferner Pigmente und Farbstoffe einsetzen. Als Emulgatoren verwendet man in der Regel die 
ublichen nichtionogenen, anionenaktiven ocer kationaktiven organischen Verbindungen mit langkettigen 
Alkyiresten. Bei der Verarbeitung der nicht ausgeharteten Harze zu Schaumen kann man als Treibmittel 
beispielsweise Pentan einsetzen. 
30 Die Polykondensation kann man diskontmuierlich oder kontinuierlich, beispielsweise in einem Extruder 

(s. EP-A 355 760), nach an sich bekannten Methoden durchfuhren. 

Die Hersteflung von Formkorpern durch Hartung der erfindungsgemaBen Kondensationsprodukte erfolgt 
in ubiicher Weise durch Zusatz von geringen Mengen an Sauren wie Ameisensaure, Schwefelsaure oder 
Ammoniumchlorid. 

35 Schaumstoffe konnen hergestellt werden, in dem man eme waBrige Ldsung oder Dispersion, welche 

das noch nicht ausgehartete Kondensat, einen Emulgator, ein Treibmittel und einen Harter, sowie gegebe- 
nenfalls ubiiche Zusatzstoffe' wie oben aufgefuhrt, enthalt. verschaumt und anschlieBend den Schaum 
aushartet. Ein solches Verfahren ist in der DE-A 29 15 457 eingehend beschrieben. 

Zur Herstellung von Fasern verspinnt man in der Regel das erfindungsgemaBe Melamin-Harz in an sich 

40 bekannter Weise beispielsweise nach Zusatz eines Harters bei Raumtemperatur in einer Rotationsspinnap- 
paratur und hartet anschlie!3end die Rohfasern in einer erhitzten Atmosphare aus, oder man verspinnt in 
einer erhitzten Atmosphare, verdampft dabei gieichzeitig das als Losungsmittel dienende Wasser und hartet 
das Kondensat aus. Ein solches Verfahren ist in der DE-A 23 64 091 eingehend beschrieben. 

Die erfindungsgemaBen Kondensationsprodukte, insbesondere daraus hergestellte Schaume und Fa- 

45 sern. zeichnen sich gegenuber dem Stand der Technik durch eine verbesserte Hydrolysestabilitat und eine 
reduzierte Formaldehyd-Emission aus. Die erfindungsgemaBen Fasern kann man a!s solche oder in Form 
von Mischungen, beispielsweise mit anderen naturlichen oder synthetischen Fasern, verwenden. Man kann 
sie zur Herstellung von Geweben, Gewirken und Vliesen, beispielsweise zur Herstellung von feuerfesten 
Anzugen, einsetzen. 

50 

Beispiele 

Die nach den jeweiligen Kondensationsreaktionen erhaitenen erfindungsgemaBen Harzmassen wurden 
mit jeweils 2 Gew.-% (bezogen auf das Gesamtgewicht) einer 35 gew.-%igen Ameisensaure als Harter 
55 versetzt und dann bei 30 * C durch eine Rotationsspinnapparatur mit einem Dusendurchmesser von 500 urn 
gedruckt. Die so erhaitenen Rohfasern wurden anschlieBend wahrend 1 ,5 h auf 230 " C erhitzt. Dabei fielen 
Fasern mit einem Durchmesser von 5 bis 50 urn und einer Lange von 1 bis 200 cm an. 
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Die m den Beispielen angegebenen Viskositatswerte warden mit einem Kegel Platte-Viskosimeter (Fa. 
Epprecnt Instruments + Controls. Mei3kegel "Typ D") bei einem Scnergefaile von 20 sec" bei einer 
Temperatur von 20 * C bestimmt. 

Die Formaldenyd-Emission wurde nach der Testmethode 112 - 1978 der American Association of 
5 Textile Chemists and Colorists (AATCC) bestimmt. 

Hierbei wurden jeweils eine genau abgewogene Menge an Produkt (ca. 1 g) in einer Glas-ritte in einem 
geschicssenen GefaB. das 50 m! Wasser enthielt, so argecrdnet dai3 die Proce mit dem Wasser nicht in 
direkte Beruhrung kam. Danach wurden die ProbengefaBe wahrend 20 h auf eine Temperatur von 49±1 'C 
erhitzt. Dann wurde jeweils wahrend za. 90 min auf Raumtemperatur abkunien geiassen. die Proben aus 
to den GefaBen entnommen und das jeweifige ProbengefaB geschuttelt. AnschlieGend wurden jeweils 1 ml der 
Probenlbsung mit 10 ml einer waBrigen Reagenzlosung enthaltend 1.5 g Ammoniumacetat. 0.03 ml 
Eisessig und 0,02 ml Acetylaceton versetzt und 7 min bei 58 ' C im Wasserbad ernitzt. Hierbei biideten sich 
je nach Formaidehyd-Gehalt mehr oder weniger gelb gefarbte Losungen. deren E<tinktionen nach dem 
Abkunien (ca. 30 mm) bei 412 nm in einem Spektralphotometer gemessen wurden. 
75 Vor Beginn der Messung wurde der Nullpunkt des Photometers mit einer Blindprobe (10 ml Reagenzlo- 

sung + 1 ml dest. Wasser) eingesteilt 

Zur Bestimmung des Formaldehyd-Gehaltes wurde mit Hilfe von Standardibsungen, die einen definier- 
ten Gehait an Formaldehyd aufwiesen und deren Extinktionen nacn der oben beschriebenen Methode 
ermitteit wurden, eine Eichkurve erstellt, aus der sich dann bei gegebenem Extinktionswert die Konzentra- 
20 tion an Formaldehyd ermitteln lieB. 

Zur Prufung der Hydrolysebestandigkeit wurden jeweils ca. 3 g Fasern fur 24 h in 1 I Wasser zum 
RuckfluB erhitzt. Danach wurden die Fasern bei 90 9 C im Trockenschrank bis zur Gewichtskonstanz 
getrocknet. 

25 Beispiel 1 

(a) Melamin-Harz ohne Phenol (Vergleichsbeispiel) 

1262.8 g (10,01 mol) Melamin, 456,5 g einer 80 gew -%igen, waBrigen Losung ernes Gemisches aus 10 
Mol-% 2-(5-Hydroxy-3-oxa-pentylamino)-4,6-diamino-1 ,3,5-triazin, 50 Mol- Q/ o 2.4-Di-(5-hydro<y-3-oxa-pen- 
30 tylamino)-6-amino-1 ,3,5-triazin und 40 Mol-% 2,4,6-Tris-(5-nydro^ y-3-oxa-pentylamino)-1 ,3,5- 
triazin("HOM tr ) (1,11 mol), 86,6 g Dicyanamid und 70,0 g Natriumdisuifit wurden mit 553,1 g Paraformal- 
dehyd und 5,0 g 2-Diethylamino-ethanoi und 896,3 g einer 40 gew.-%igen, waBrigen Formaldehyd- 
losung gemischt und kontinuierhch in einem Extruder (Werner&Pfleiderer, ZHS 130) bei einer Tempera- 
tur von 120'C auf eine Viskositat von 500 Pa"sec kondensiert. Die Bestimmung der Formaldehyd- 
es- Emission und des Gewichtsverlustes ergab folgende Werte: 



Formaldehydemission: 


2500 ppm 


Gew.-Verlust durch Hydrolyse 


60 Gew.-% 



40 

(b) Melamin-Harz mit 5,0 Mol-% Phenol 

1286,5 g (10,20 mol) Melamin, 486 g einer 80 gew.-%igen, waBrigen Losung von HOM (1,18 mol), 93,8 
g Dicyandiamid, 75,3 g Natriumdisuifit und 56,5 g (0,60 mol) Phenol wurden zusammen mit 600,4 g 
Paraformaldehyd, 5,3 g 2-Diethylamino-ethanol und 967,2 g einer 40 gew -% waBrigen Formaldehydlo- 
45 sung gemischt. Die Reaktionsmischung wurde dann solange zum RuckfluB erhitzt, bis sie eine Viskositat 
von 500 Pa'sec aufwies. Die Bestimmung der Formaldenyd-Emission und des Gewichtsverlustes ergab 
folgende Werte: 



Formaldehydemission: 


1700 ppm 


Gew.-Verlust durch Hydrolyse 


30 Gew.-% 



Beispiel 2 

55 

(a) Melamin-Harz ohne Phenol (Vergleich) 

1362.2 g (10.81 mol) Melamin. 486.0 g einer 80 gew.-%igen, waBrigen Losung von HOM (1.18 mol). 93.8 
g Dicyanamid und 37.7 g Natriumdisuifit wurden mit 603,4 Paraformaldehyd. 5,3 g 2-Diethylamincethancl 



5 



EP 0 523 485 B1 



und 956,0 g einer 40 gew.-%igen. waBrigen Formaldehydlosung gemischt. Die Reaktionsmischung 
wurde dann solange zum RuckfluB erhitzt, bis sie eine Viskositat von 500 Pa'sec aufwies. Die 
Bestimmung der Formaldehyd-Emission und des Gewichtsverlustes er^ab foigende Werte: 



Formaldehydemission: 


2380 ppm 


Gew.-Verlust durch Hydrolyse: 


56 Gew -% 



(b) Melamm-Harz mit 10 Mol-% Phenol 

70 1292,8 g (10.26 mol) Melamin, 407,4 g einer 80 gew.-%igen, waBrigen Losung von HOM (0.99 mol), 98.0 
g Dicyandiamid. 35,8 g Natriumdisulfit und 107,3 g (1.14 mol) Phenol wurden zusammen mit 554,5 g 
Paraformaldehyc. 5,0 g 2-Diethylamino-ethanol und 956.5 g einer 40 gew.-% waBrigen Formaldehydlo- 
sung gemischt. Die Reaktionsmischung wurde dann sclange zum RuckfluB erhitzt, bis sie eine Viskositat 
von 500 Pa'sec aufwies. Die Bestimmung der Formaldehyd-Emission und des Gewichtsverlustes ergab 

rs foigende Werte 



Formaldehydemission: 


1 160 ppm 


Gew.-Verlust durch Hydrolyse: 


28 Gew -% 



Beispiei 3 

(a) Melamin-Harz ohne Phenol (Vergleich) 
25 1769 g (14,03 mol) Melamin und 618 g einer 80 gew.-%igen, waGngen Ldsung von HOM (1,50 moi) 
wurden mit 557,7 g Paraformaldehyd, 6,9 g 2-Diethylamino-ethanol und 1063 g einer 40 gew.-%igen, 
waBrigen Formaldehydlosung gemischt. Die Reaktions-mischung wurde dann solange zum RuckfluB 
erhitzt, bis sie erne Viskositat von 500 Pa'sec aufwies. Die Bestimmung der Formaldehyd-Emission und 
des Gewichtsverlustes ergab foigende Werte: 

30 



Formaldehydemission: 


675 ppm 


Gew.-Verlust durch Hydrolyse: 


14 Gew.-% 



35 (b) Melamin-Harz mit 3 Mol-% Phenol 

1791,7 g (14,22 mol) Melamin und 626,1 g einer 80 gew.-%igen, waBrigen Losung von HOM (1,52 mol) 
und 44,6 g (0,47 mol) Phenol wurden zusammen mit 557,9 g Paraformaldehyd, 7,0 g 2-Diethylaminoet- 
hanol und 1093,9 g einer 40 gew.-% waBrigen Formaldehydlosung gemischt. Die Reaktionsmischung 
wurde dann solange zum RuckfiuB erhitzt, bis sie eine Viskositat von 500 Pa'sec aufwies. Die 

40 Bestimmung der Formaldehyd-Emission und des Gewichtsverlustes ergab foigende Werte: 



Formaldehydemission: 


430 ppm 


Gew.-Verlust durch Hydrolyse: 


10 Gew.-% 



Patentanspruche 

1. Kondensationsprodukte, erhaltlich durch Kondensation eines Gemisches, enthaltend ais wesentliche 
50 Komponenten 

(A) 90 bis 99.9 Mol-% eines Gemisches bestehend im wesentlichen aus 
(a) 30 bis 99 Mol-% Melamin und 



55 
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(b) 1 bis 70 Mol-% eines substituierten Melamins der aligememen Formei I 



X 



5 




10 

m der X. X' und X" ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus -NH 2 , -NHR und -NRR\ und 
X, X' und X" nicht gletchzeitig -NH 2 sind, und R und R' ausgewahlt sind aus der Gruppe 
bestehend aus Hydroxy-C 2 -Ci o-alkyl, Hydroxy-C 2 -C4-alkyi-(oxa-C 2 -C*-alkyl) n , mit n = 1 bis 5, 
und Amino-C2-Ci 2-alkyl, oder Mischungen von Meiaminen I, und 
75 (B) 0,1 bis 10 Mol-%, bezogen auf (A) und (B), unsubstituierten oder mit Resten, ausgewahlt aus der 

Gruppe aus Ci-Cg-Alkyi und Hydroxy, substituierten Phenoien, mit zwei oder drei Phenolgruppen 
substituierten Ci -C^-Alkanen, Di(hydroxyphenyl)su)fone oder Mischungen dieser Phenole, 
mit 

Formafdehyd oder Formaldehyd-liefernden Verbindungen, wobei das Molverhaltnis von Meiaminen zu 
20 Formaldehyd im Bereich von 1:1,15 bis 1:4,5 liegt. 

2. Kondensationsprodukte nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB man als substituiertes Melamin 
ein mit der 2-Hydroxyethy!amino-Gruppe substituiertes Melamin, ein mit der 2-Hydroxyisopropylamino- 
Gruppe substituiertes Melamin, ein mit der 5-Hydroxy-3-oxa-pentylamino-Gruppe substituiertes Mela- 

25 min oder ein mit der 6-Aminohexylamino-Gruppe substituiertes Melamin einsetzt. 

3. Kondensationsprodukte nach den Anspruchen 1 bis 2, dadurch gekennzeichnet, daB man ein Phenol, 
ausgewahlt aus der Gruppe aus Phenol, 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)propan und Resorcin, einsetzt. 

30 4. Verfahren zur Herstellung von Kondensationsprodukten gemaR Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
da/3 man die Komponenten (A) und (B) mit Formaldehyd oder Formaidehyd-liefernden Verbindungen 
bei 20 bis 1 50 0 C und Drlicken von 100 bis 500 kPa in Masse oder in einem Losungsmittel 
kondensiert. 

35 5. Verwendung der Kondensationsprodukte gemafi Anspruch 1 zur Herstellung von Formkorpern, insbe- 
sondere Fasern und Schaumstoffen. 

6. Formkorper, erhaltlich aus Kondensationsprodukten gemaB Anspruch 1. 
40 Claims 

1. Condensation products obtainable by condensation of a mixture containing as essential components 
(A) from 90 to 99.9 mol% of a mixture consisting essentially of 
(a) from 30 to 99 mol% of melamine and 
45 (b) from 1 to 70 moi% of a substituted melamine of the general formula I 



X 



50 




1 



where X, X' and X" are each selected from the group consisting of -NH 2 , -NHR and -NRR\ and 
X, X' and X" are not ail -NH 2 , and R and R' are each selected from the group consisting of 
hydroxy-C 2 -C: o-alkyl, hydroxy-C 2 -C4-alkyi-(oxa-C 2 -C*-alkyt)n. where n is from 1 to 5, and amino- 
C 2 -C« 2-alkyl. or mixtures of melamines I, and 
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(B) from 0.1 to 10 mol%. based on (A) and (B), of phenols which are unsubstituted or substituted by 
radicals selected from the group consisting of C'-Ca-alky! and hydroxyl. C« -C*-alkanes substituted 
by two or three phenol groups, di(hydroxyphenyl) sulfones, or mixtures of these phenols, 
with 

5 formaldehyde or formaldehyde-donating compounds in a molar ratio of melamines to formaldehyde 

within the range from 1:1.15 to 1:4.5. 

2. Condensation products as claimed in claim 1, characterized in that the substituted melamine used is a 
2-hydro*:yethylamino-substituted melamine, a 2-hydroxy-isopropylamino-substituted melamine, a 5- 

70 hydroxy-3-oxa-penty!amino-substituted melamine or a 6-aminohexylamino-substituted melamine. 

3. Condensation products as claimed in claims 1 to 2, characterized in that the phenol used is selected 
from the group consisting of phenol, 2,2-bis(4-hydroxyphenyl)-propane and resorcinol. 

rs 4. A process for producing condensation products as set forth in claim 1, characterized in that the 
components (A) and (B) are condensed with formaldehyde or formaldehyde-donating compounds at 
from 20 to 1 50 " C and pressures from 100 to 500 kPa in substance or in a solvent. 

5. The use of the condensation products of claim 1 for producing molded articles, in particular fibers and 
20 foams. 

6. Molded articles obtainable from condensation products as set forth in claim 1. 
Revendications 

25 

1. Produits de condensation, obtenus par condensation d'un melange qui contient, en tant que compo- 
sants essentiels, 

A) 90 a 99,9% en moles d'un melange compose essentiellement de 
(a) 30 a 99% en moles de melamine et 
30 (b) 1 a 70% en moles d'une melamine substitute de formule generate I 



X 



35 




40 

dans laquelle X, X' et X" sont choisis dans le groupe constitue par -NH 2 , -NHR et -NRR', X, X' et 
X" n'etant pas en meme temps des groupements -NH 2 , et R et R' etant choisis dans le groupe 
constitue par les groupements hydroxyalkyle en C 2 -C 10 , hydroxyaikyle en C2-C4-(oxaalkyle en 
C2-C4.) n (avec n = 1 a 5) et aminoalkyle en C2-Ci2, ou de melanges de melamines I, et 
45 B) 0.1 a 10% en moles, par rapport a (A) et (B), de phenols non substitues ou substitues par des 

restes choisis dans le groupe des restes alkyle en Ci -C9 et hydroxy, d'alcanes en Ci -C* substitues 
par deux ou trois groupements phenol, de di(hydroxyphenyl)sulfones ou de melanges de ces 
phenols, 
avec 

50 du formaldehyde ou des composes generateurs de formaldehyde, le rapport molaire des melamines au 

formaldehyde etant compris entre 1:1,15 et 1 :4,5 

2. Produits de condensation selon la revendication 1, caracterises en ce que Ton utilise, comme melamine 
substitute, une melamine substitute par le groupement 2-hydroxyethylamino, une melamine substitute 
55 par le groupement 2-hydroxypropylamino, une mtlamine substitute par le groupement 5-hydroxy-3- 

oxapentylamino ou une melamine substitute par le groupement 6-aminohexylamino. 
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3. Produits de condensation selon la revendication 1 ou 2. caracterises en ce que I'on utilise un phenol 
choisi dans le groupe du phenol, du 2,2-bis(4-hydroxyphenyl)propane et du resorcinol. 

4. Procede de preparation de produits de condensation seion la revendication 1, caracterise en ce que 
5 I'on condense tes composants (A) et (B) avec du formaldehyde ou des composes generateurs de 

formaldehyde a des temperatures de 20 a 150'C et sous des pressions de 100 a 500 kPa. dans la 
masse ou dans un solvant. 

5. Utilisation des produits de condensation selcn la revendication 1 pour la fabrication de corps mouies, 
w en parJcuiier de fibres et de mousses. 

6. Corps mouies, obtenus a partir de produits de condensation selon la revendication 1. 

75 
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